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第 2章は Eu:TaOX薄膜の発光特性、及び薄膜表面と組成の解析結果について述べる。 









































基板上に行い、ターゲットは直径 100mmの Ta2O5プレートを用いた。 
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図 2-1 スパッタリングイメージ 
 
図 2-2 スパッタ装置概略図 















図 2-4 成膜後の試料カット 























図 2-5 フォトルミネッセンス測定系 









図 2-6 XRD原理図[7] 
 
物質が結晶構造を持っている場合、原子網面と呼ばれる規則的に複数の原子が作る面が
存在する。図 2-6に示すように 2つの面で反射した 2つの X線には伝搬距離が生じる。2
つの面の距離を d、入射する X線の視斜角をθとすると、図 2-14よりその 2つの距離の差
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2-3-3 組成分析 





































図 2-8 定性分析結果の例 

















図 2-9 Eu3+のエネルギー準位図[2-5][2-6][2-7] 
 
  











Eu2O3タブレット枚数 [枚] 1, 2, 3, 4, 5 
RF 電力 [W] 100, 200, 300 
Ar ガス流量 [sccm] 15, 20 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中, 窒素中 
 




 尚、成膜時チャンバ内の圧力は Ar:20 [sccm]のとき 0.72 [mTorr]、Ar:15 [sccm]のとき
0.54 [mTorr]であった。 
  













Eu2O3タブレット枚数 [枚] 3 
RF 電力 [W] 300 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 2-2 Eu:TaOX薄膜の作製条件 
 
図 2-10 Eu:TaOX薄膜の PL測定結果(表 2-2の試料) 
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 図 2-11に波長 600nm、620nm、650nmnm、700nm付近のそれぞれのピーク強度を抜
き出し、アニール温度との依存性についてまとめた。この図からもアニール温度が上がる
につれ 4つのピーク強度が上昇していることがわかる。また、強度の上がり方に着目する





図 2-11 各ピーク波長とアニール温度依存性 
 





 次に Eu2O3タブレットの枚数を 1枚、2枚、3枚、4枚、5枚と変えて作製した試料の PL
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スパッタ条件 
Eu2O3タブレット枚数 [枚] 1, 2, 3, 4, 5 
RF 電力 [W] 300 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 





図 2-12 各ピーク波長とそれに対応する電子遷移 
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図 2-13 タブレット枚数別 PL測定結果(アニール温度 600℃) 
 
図 2-14 タブレット枚数別 PL測定結果(アニール温度 700℃) 
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図 2-15 タブレット枚数別 PL測定結果(アニール温度 800℃) 
 
図 2-16 タブレット枚数別 PL測定結果(アニール温度 900℃) 
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 図 2-13、図 2-14の比較的アニール温度が低い試料(600℃、700℃)では、Eu2O3タブレッ
トの枚数を多くすると発光強度も増加する傾向にあることが確認された。また、アニール
温度 600℃(図 2-13)のタブレット 3枚以下の試料では発光がとても弱く、ほぼ無いことがわ




枚数が多くなるにつれて強度が下がってきている。これら図 2-13、図 2-14、図 2-16から
はタブレット枚数の依存性があると言える。 
 また、各ピークの発光強度がアニール温度でどのように変化するかを調べるため、タブ




2-17、図 2-18、図 2-20ではアニール温度 800℃のときに波長 620nmの発光強度が最大と
なり、900℃では強度が落ちている。一方、タブレットを 3枚、4枚使用した試料の PL測
定結果である図 2-11、図 2-19ではより温度の高い 900℃のときがピークとなっている。ま
た、図 2-19では 700℃から 800℃で強度が下がっていながら、900℃ではまた強度が上が
っている。この条件に限っては、アニール温度に依存性があるとは言えない。 
 
図 2-17 タブレット 1枚使用した試料の各波長のアニール温度依存性 
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図 2-18 タブレット 2枚使用した試料の各波長のアニール温度依存性 
 
図 2-19 タブレット 4枚使用した試料の各波長のアニール温度依存性 
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るのか探った。図 2-21、図 2-22、図 2-23、図 2-24はアニール温度別にまとめた PL測定
の結果である。作製条件は表 2-4に従い作製した。 
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スパッタ条件 
Eu2O3タブレット枚数 [枚] 3 
RF 電力 [W] 100, 200, 300 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 2-4  Eu:TaOX薄膜の作製条件(RF電力別) 
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図 2-17 RF電力別 PL測定結果(アニール温度 600℃) 
 
図 2-18  RF電力別 PL測定結果(アニール温度 700℃) 
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図 2-19  RF電力別 PL測定結果(アニール温度 800℃) 
 
図 2-20  RF電力別 PL測定結果(アニール温度 900℃) 
 - 24 - 
 
 
図 2-21 RF100[W]で作製した試料の各ピーク波長のアニール温度依存性 
 
図 2-22  RF200[W]で作製した試料の各ピーク波長のアニール温度依存性 











Eu2O3タブレット枚数 [枚] 3 
RF 電力 [W] 300 
Ar ガス流量 [sccm] 15, 20 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 2-5 Eu:TaOX薄膜の作製条件(ガス流量別) 
 
図 2-23は PL測定の結果である。また、図 2-24は各波長のアニール温度別に変化をまと
めたものとなる。ガス流量 15[sccm]の測定結果については図 2-10、図 2-11と同じであるた
め、省略する。これらの図より、発光強度の最大値はガス流量 15[sccm]の試料に比べて下
がっている。しかし、アニール温度別に各ピーク波長を見ると、変化が見て取れる。図 2-11









 窒素中でアニールした試料の PL測定結果と各波長の変化をそれぞれ図 2-25、図 2-26に
示す。作製条件は表 2-6に従った。 
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図 2-23 Arガス 20[sccm]導入時の PL測定結果 
 
図 2-24 ガス導入量を変えた試料の各ピーク波長のアニール温度依存性 
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図 2-25 窒素中アニールを行った試料の PL測定結果 
 
図 2-26 窒素アニールをした Eu:TaOX薄膜のアニール温度依存性 






 図 2-27より、タブレットの使用枚数に応じて試料中の Eu濃度が変化していることがわ
かる。このことから、タブレットの枚数を変えることで薄膜中の添加物質の量を操作する
ことが可能であると言える。Eu:TaOX薄膜では上記の PL測定の結果から Eu2O3タブレッ




図 2-27 タブレット枚数別の薄膜中 Eu濃度変化 
  

















図 2-28 タブレット 3枚使用した試料の XRD結果 
(0 0 3) 
(2 0 0) 
(2 0 3) 
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図 2-29 タブレット 5枚使用した試料の XRD結果 
  
(1 0 0) (1 0 2) 




















Eu濃度が約 2.5[mol%]、RF電力 200[W]、導入ガス流量 Ar/15[sccm]、アニール温度 800℃
であった。 
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第3章 Y, Ce, Tm添加タンタル酸化物薄膜の作製と評価 
3-1 はじめに 
















条件は表 3-1 に示す。成膜後、600℃から 900℃まで 100℃刻みで 20 分間のアニールを行





成膜時に Ce が薄膜に添加されたか確認するために、EPMA にて定性分析を行った。表












CeO2タブレット枚数 [枚] 3 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 3-1 Ce:TaOX薄膜の作製条件 
 
  Ce 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 3.977 
表 3-2  Ce:TaOX薄膜の定性分析結果 
 
 
図 3-1 Ce:TaOX薄膜の PL測定結果 
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作製条件は表 3-3に示すとおりである。成膜後、600℃から 900℃まで 100℃刻みで 20分
間のアニールを行った。 
図 3-3は作製した試料の PL測定の結果である。作製前に予想していた 480nm付近から
の発光[2-7]は確認できなかった。その代わり、900℃でアニールした試料から 800nm付近




がその結果である。薄膜に Tmが約 2.3mol%含まれていることが確認できた。薄膜中に Tm






(0 0 3) 
(2 0 0) 
(2 0 3) 





Tm2O3タブレット枚数 [枚] 3 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 3-2 Tm:TaOX薄膜の作製条件 
 
  Tm 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 2.340 
表 3-3  Tm:TaOX薄膜の定性分析結果 
 
 
図 3-4 Tm:TaOX薄膜の PL測定結果 
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図 3-4 Tm3+エネルギー順位図[2-7] 
 
図 3-5  Tm:TaOX薄膜の XRD測定結果 
(2 0 0) 
(2 0 1) 




スパッタ条件は表 3-4に示す通りである。成膜後、700℃から 1000℃まで 100℃刻みで 20
分間のアニールを行った。 



















Y2O3タブレット枚数 [枚] 2, 3, 4 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 700, 800, 900, 1000 
雰囲気 空気中 
表 3-4 Y:TaOX薄膜の作製条件 
 
Y2O3タブレット枚数 ピーク波長 ピーク強度 
2 枚 511nm 1.00 
3 枚 495nm 0.93 
4 枚 462nm 0.74 
表 3-5 ピーク波長と強度のタブレット枚数依存性 
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図 3-6 Y:TaOX薄膜の PL測定結果(Y2O3タブレット 2枚使用) 
 
図 3-7  Y:TaOX薄膜の PL測定結果(Y2O3タブレット 3枚使用) 
 - 39 - 
 
 
図 3-8  Y:TaOX薄膜の PL測定結果(Y2O3タブレット 4枚使用) 
 
図 3-9 ピーク波長と強度のタブレット枚数依存性 
短波長へピークシフト 
発光強度の低下 
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図 3-10 Y:TaOX薄膜のアニール温度依存性 
 
スパッタ条件 
Y2O3タブレット枚数 [枚] 4 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 500, 550, 600, 650 
雰囲気 空気中 










表 3-7 Y:TaOX薄膜の定性分析結果 
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さらに発光由来を確認するため、XRDにて結晶性の確認を行った。Y2O3タブレットを 2












図 3-11 Y:TaOX薄膜の結晶性評価(Y2O3タブレット 2枚使用) 
(0 0 3) (2 0 0) 
(2 0 3) 
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(0 1 0) 
(4 1 1) 
(11 0 2) 
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第4章 複数の希土類共添加タンタル酸化物薄膜の作製  
と評価 
4-1 はじめに 






4-2 Erと Eu共添加タンタル酸化物薄膜の作製と評価 





 図 4-1が PL測定結果である。波長 550nmと 620nmにそれぞれ Er3+、Eu3+由来の発光
が確認できた。しかし、620nmの発光強度が波長 550nmの発光強度に比べて強いため、














Er3+と Eu3+由来の 2つピークを持つ発光につながったと考えられる。 
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スパッタ条件 
Er2O3タブレット枚数 [枚] 3 
Eu2O3タブレット枚数 [枚] 1 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 700, 800, 900, 1000 
雰囲気 空気中 
表 4-1 Er:Eu:TaOX薄膜の作製条件 
 
 
  Er 濃度 Eu 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 5.980 2.659 




図 4-1 Er:Eu:TaOX薄膜の PL測定結果 
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図 4-2 Er:Eu:TaOX薄膜の XRD測定結果 
 
4-3 Ceと Er共添加タンタル酸化物薄膜の作製と評価 















(0 0 3) 
(2 0 0) 
(2 0 3) 






CeO2タブレット枚数 [枚] 1 
Er2O3タブレット枚数 [枚] 2 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 4-3 Ce:Er:TaOX薄膜の作製条件 
 
スパッタ条件 
Er2O3タブレット枚数 [枚] 3 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 900 
雰囲気 空気中 
表 4-4 Er:TaOX薄膜の作製条件 
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図 4-3 Ce:Er:TaOX薄膜の PL測定結果 
 
図 4-4 発光強度の比較 
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図 4-5 Ce:Er:TaOX薄膜の XRD測定結果 
 
  Ce 濃度 Er 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 3.350 1.607 
表 4-5 Ce:Er:TaOX薄膜の定性分析結果 
 
4-4 Ceと Eu共添加タンタル酸化物薄膜の作製と評価 
 ErとCeを共添加したCe:Er:TaOX薄膜でEr3+由来の発光がCeイオンによって増大する
ことがわかった。その結果を受け、本節では Er以外の希土類と組み合わせたときに同じよ
うに発光が増大するのか確認するため、第 2章で発光が確認されている Eu:TaOX薄膜に Ce
を加え確かめることにした。試料作製条件は表 4-6の通りである。 
 初めに PL測定にて発光特性の評価を行った。図 4-6がその結果である。900℃でアニー
ルした試料より、波長 600, 620, 700nm付近にピークが確認できた。第 2章の結果と比較





(0 0 3) 
(2 0 0) 
(2 0 3) 
























CeO2タブレット枚数 [枚] 2 
Eu2O3タブレット枚数 [枚] 1 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 4-6 Ce:Eu:TaOX薄膜の作製条件 
 
 
  Ce 濃度 Eu 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 2.808 1.533 
表 4-7 Ce:Eu:TaOX薄膜の定性分析結果 
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図 4-6 Ce:Eu:TaOX薄膜の PL測定結果 
 
図 4-7 発光強度の比較 
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図 4-8 Ce:Eu:TaOX薄膜の XRD測定結果 





 作製した試料の PL測定を行い、図 4-9にまとめた。測定結果より、900℃以上でアニー
ルした試料から、波長 800nm付近にピークが確認できた。第 3章図 3-4より、Tm3+由来
の発光と思われる。一方、800℃以下でアニールした試料からは発光が確認できなかった。
図 4-10に Tm:TaOX薄膜との比較を載せた。尚、比較に使用した Tm:TaOX薄膜は第 3章の
表3-2のアニール温度900℃の試料である。図4-10より、Tm:TaOX薄膜に比べ、Ce:Tm:TaOX
薄膜の発光強度は約 40倍に増大している。今回の結果も Ce:Er:TaOX薄膜と同じように Ce
イオンの増感剤としての効果によるものと思われる。 
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CeO2タブレット枚数 [枚] 1 
Tm2O3タブレット枚数 [枚] 1 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 700, 800, 900, 1000 
雰囲気 空気中 
表 4-8 Ce:Tm:TaOX薄膜の作製条件 
 
  Ce 濃度 Tm 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 1.263 1.020 
表 4-9 Ce:Tm:TaOX薄膜の定性分析結果 
 
 
図 4-9 Ce:Tm:TaOX薄膜の PL測定結果 
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図 4-10 発光強度比較 
 
図 4-11 Ce:Tm:TaOX薄膜の XRD測定結果 
(0 1 0) 
(4 1 1) 
(0 1 2) 
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4-6 Ce,Erと Eu共添加タンタル酸化物薄膜の作製と評価 
本章 4-2にて、Erと Euの 2種類を共添加し、黄色に発光する試料の作製を試みた。し
かし、Eu3+由来の赤色発光が Er3+由来の緑色発光に比べて強かったため、期待していた黄
色発光は得られなかった。本章 4-3にて Ceを加えた試料から Er3+由来の波長 550nmの緑
色発光が増大されたことを確認した。また、4-4では Ceを加えたことで逆に Eu3+由来の発
光が弱くなることが判明した。これらの結果より、緑色発光の強度を改善し、黄色発光の


















 表 4-11に定性分析の結果をまとめた。Ce,Er,Euの 3種類の希土類は薄膜中に含まれてい
ることが確認できた。 
スパッタ条件 
CeO2タブレット枚数 [枚] 1 
Er2O3タブレット枚数 [枚] 1 
Eu2O3タブレット枚数 [枚] 1 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 700, 800, 900, 1000 
雰囲気 空気中 
表 4-10 Ce:Er:Eu:TaOX薄膜の作製条件 
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図 4-12 Ce:Er:Eu:TaOX薄膜の PL測定結果 
 
図 4-13 Ce:Er:Eu:TaOX薄膜の XRD測定結果 
(2 0 0) (2 0 3) 
(1 0 0) 
(1 1 1) (1 1 5) 
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  Ce 濃度 Er 濃度 Eu 濃度 
薄膜中の濃度 (mol%) 1.541 0.886 1.505 






 Ce:Er:TaOXでは Er:TaOXに比べて、Er3+由来の波長 550nm の発光ピークを大幅に増や
すことができた。また、Ce:Tm:TaOXも Tm3+由来の波長 800nm 付近の発光ピークが飛躍
的に増大することが判明した。 
一方、Ce:Eu:TaOXでは発光強度の増大は起きなかったが、各波長の強度比が変化するこ



























 Cr添加タンタル酸化物(Cr:TaOX)薄膜の作製には Cr2O3タブレットを使用し、表 5-1の条
件に従って試料の作製を行った。成膜後、700℃から 1000℃まで 100℃刻みで 20分間のア
ニールを行った。 












ニールすると薄膜中の Crが母材の TaOXと結びついて結晶化することがわかった。 
 Crを発光起源とするルビー(Cr:Al2O3)では Crの濃度は 0.05wt%で結晶化している[5-4]。
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スパッタ条件 
Cr2O3タブレット枚数 [枚] 2, 3, 4 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 700, 800, 900, 1000 
雰囲気 空気中 
表 5-1 Cr:TaOX薄膜の作製条件 
 
 








図 5-1 Cr:TaOX薄膜の PL測定結果(Cr2O3タブレット 2枚使用) 
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図 5-2 Cr:TaOX薄膜の PL測定結果(Cr2O3タブレット 3枚使用) 
 
図 5-3 Cr:TaOX薄膜の PL測定結果(Cr2O3タブレット 4枚使用) 
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図 5-4 Cr:TaOX薄膜の XRD測定結果 
 
5-3 Cu添加タンタル酸化物薄膜の作製と評価 
 銅添加タンタル酸化物(Cu:TaOX)薄膜の作製には CuOタブレットを使用し、表 5-3の条
件に従い作製をした。成膜後、600℃から 900℃まで 100℃刻みで 20分間のアニールを行
った。しかし、CuOタブレットを 2枚以上使用した試料は 900℃を除き、アニールの段階












(0 0 3) 
(1 1 0) 
(2 0 3) (1 0 1) 
(2 0 0) 













XRDによる結晶性の評価を行った。測定には PL測定結果の図 5-5と図 5-7の試料を使
用した。その結果を図 5-8、図 5-9に示す。図 5-8では、600℃では結晶性が確認できない
が、700℃以上の試料から、正方晶の CuTa2O6とピークが一致する結果となった[5-5]。ま







Cu タブレット枚数 [枚] 1, 2, 3 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 600, 700, 800, 900 
雰囲気 空気中 
表 5-3 Cu:TaOX薄膜の作製条件 
 
スパッタ条件 
Cu タブレット枚数 [枚] 2, 3, 4 
RF 電力 [W] 200 
Ar ガス流量 [sccm] 15 
アニール条件 
時間 [min] 20 
温度 [℃] 900, 1000, 1100 
雰囲気 空気中 
表 5-4  Cu:TaOX薄膜の作製条件(高温アニール) 
 
















図 5-5 Cu:TaOX薄膜の PL測定結果(CuOタブレット 1枚使用) 
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図 5-6  Cu:TaOX薄膜の PL測定結果(CuOタブレット 2枚使用) 
 
図 5-7 Cu:TaOX薄膜の PL測定結果(CuOタブレット 3枚使用) 
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図 5-8  Cu:TaOX薄膜の XRDによる結晶性評価(CuOタブレット 1枚使用) 
 
図 5-9  Cu:TaOX薄膜の XRDによる結晶性評価(CuOタブレット 3枚使用) 
(0 0 2) 
(2 0 0) 
(0 2 2) 
(2 0 0) (2 1 1) 
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第6章 結言 
 第 1章では研究背景と目的について述べた。 
 















ブレットを 2枚使用した試料で、Eu濃度は約 2.5mol%だった。 




 第 3章では Ce, Tm, Yを添加した TaOX薄膜を作製し、その発光特性を探った。 
 青色の発光を目指した Ce:TaOX薄膜では発光が確認できなかった。同じく、青色発光を





 Y:TaOX薄膜からは 700℃でアニールした試料より、波長 500nm 付近にピークを持つブ
ロードな発光が確認できた。しかし、800℃以上でアニールした試料からは発光がなかった。
XRD での結晶性評価では 900℃以上でアニールした試料のピークが六方晶の Ta2O5と一致
したことから、900℃以上でタンタルの結晶化が進むことがわかった。また、800℃以下の
試料は非結晶であった。しかし、800℃でアニールした試料からは発光がなかったことから、





 Er:Eu:TaOX 薄膜の作製では、波長 550nm 付近にピークを持つ Er:TaOX 薄膜と、波長
620nm付近にピークを持つ Eu:TaOX薄膜を組み合わせたとき、どのような発光特性を示す
のか探った。900℃でアニールした試料から波長 550nm と 620nm にピークを確認した。




 Ceと Erを共添加した Ce:Er:TaOX薄膜では、Er3+由来と思われる波長 550nm付近に強
いピークを確認し、Erのみの試料と比べると約 30倍の発光強度を得ることができた。 
一方、Ce と Eu を共添加した Ce:Eu:TaOX薄膜では Eu のみの試料と比べて発光強度が
低下した。しかし、波長 700nm 付近のピークが 620nm 付近のピークよりも強くなってお
り、長波長側へのピークシフトが起きることが判明した。 


















試料から波長 450nm 付近に強い発光が確認できた。XRD の結果では 700℃以上で結晶性
が表れていが、薄膜の結晶化を問わず発光が確認できている現段階では関係性については
不明である。今後、更に条件を詰めた上での実験が必要となるだろう。 
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